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(54) Title- GAS-PROOF ASSEMBLY COMPOSED OF A BIPOLAR PLATE AND A MEMBRANE-ELECTRODE UNIT OF 
POLYMER ELECTROLYTE MEMBRANE FUEL CELLS 

(54) Bezeichnuno: GASDICHTER VERBUND AUS BIPOLARPLATTE UND MEMBR AN-ELEKTR ODEN-EINHEIT VON POLY- 
° MERELEKTROLYTMEMBRAN-BRENNSTOFFZELLEN 

(57) Abstract 

According to known methods, gas 
chambers (6) of fuel cells are sealed by ap- 
plying pressure. A small space always re- 
mains between the electrode and the mem- 
brane. According to the inventive sealing 
method, the bipolar plate (la) and the mem- 
brane (8>- electrode (4) unit are bonded 
with a curable polymer. A gas-proof as- 
sembly is obtained by applying an adhe- 
sive bead (7) on the outer periphery of 
the gas chamber and around the inner gas 
ducts. These assemblies can be stacked and 
bonded together according to the present 
invention to form a stack of polymer elec- 
trolyte fuel cells. The inventive assemblies 
which are composed of a bipolar plate and 
a membrane-electrode unit- can be used in 
polymer electrolyte fuel cells and in cor- 
responding electrolytic cells. These assem- 
blies have such a small weight that they can 
be used in mobile devices in a particularly 
advantageous manner. 
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(57) Zusammenfassung 



Bei alien bisher bekannten Verfahren wird die Dichtigkeit der Gasraume (6) von Brennstoffzellen unter Anwendung von AnpreBdruck 
hergestellt. Es verbleibt immer ein kleiner Spalt zwischen Elektrode und Membran. Das erfindungsgemafie Abdichtungs verfahren verklebt 
jedoch Bipolarplatte (la) und Membran (8>-Elek:troden (4)-Einheit unter Verwendung eines aushartbaren Polymers. Durch Aufbnngen 
einer Kleberaupe (7) auf den auBeren Umfang des Gasraumes und urn die inneren Gasdurchfuhrungen entsteht em gasdichter Verbund. 
Bei Stapelung und erfmdungsgemaBem Verkleben dieser Verbunde erhalt man einen PEM-Brennstoffzellenstack. Die erfindungsgemaBen 
Verbunde aus Bipolarplatte und MEA eignen sich fur die Anwendung in Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen und in den entsprechenden 
Elektrolysezellen. Auch konnen sie wegen ihres geringen Gewichts in der mobilen Anwendung besonders vorteilhaft eingesetzt werden. 
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Die vorliegende Erfindung betrifft einen gasdichten Verbund aus Bipolarplatte und 
Membran-Elektroden-Einheit von Polymerelektrolytmembran (PEM) - Brennstoffzellen 
und ein Verfahren zu seiner Herstellung. 



Eine PEM - Brennstoffzelle besteht aus zwei Stromableiterplatten, zwei porosen, kata- 
lysierten Gasdiffussionselektroden und einer lonenaustauschermembran, die zwischen 
diesen Elektroden angeordnet ist. Die Stromableiterplatten enthalten typischerweise 
Einrichtungen zur Zufuhrung und Verteilung der Reaktanden. Da die elektrische Span- 
1 5 nung einer einzetnen Zelle fur praktische Anwendungen viel zu niedrig ist, mussen eine 
Mehrzahl solcher Zellen in Reihe geschaltet werden. Bei dem sich daraus ergebenden 
Brennstoffzellenstapel bzw. -stack werden die aufeinandertreffenden Stromableiter- 
platten durch sog. Bipolarplatten ersetzt. Eine Bipolarplatte steht mit einer ihrer Ober- 
flachen in elektrischem Kontakt mit der Anode einer Zelle des Stapels, wahrend die 
20 gegenuberliegende Oberflache mit der Kathode der benachbarten Zelle kontaktiert ist. 
Die Funktion der Bipolarplatten liegt zum einen im Durchleiten des Stroms durch den 
Stack, zum anderen im Trennen der Reaktionsgase. Auch weisen sie meistens Gasfiih- 
rungsstrukturen z.B. ein Kanalsystem zur besseren Verteilung der Reaktionsgase im 
Anoden- und Kathodenraum auf. 

Durch Zufuhrung des typischen Reaktionsgases Wasserstoff an die Anodenseite der 
Brennstoffzelle werden in der Katalysatorschicht, die den Teil der Anode ausmacht, der 
mit der lonenaustauschermembran direkt in Beruhrung steht, Kationen gebildet und 
gleichzeitig Elektronen an die Elektronen leitende Anode abgegeben. Als Oxidations- 
mittel wird typischerweise Sauerstoff (oder Luft) der Kathodenseite der Zelle zugefuhrt. 
Durch Aufnahme der durch die lonenaustauschermembran diffundierten Wasserstof- 
fionen und der durch einen au&eren Stromkreis von der Anode zur Kathode gefuhrten 
Elektronen wird das Reaktionsgas Sauerstoff reduziert. Diese Reaktion lauft ebenfalls 
in einer Katalysatorschicht, die den die Membran kontaktierenden Teil der Kathode 
ausmacht, ab. In den bevorzugten Anwendungsfallen ist die Konzentration des Sauer- 
stoffs in der Luft ausreichend. Als Reaktionsprodukt entsteht Wasser. Die Reaktion- 
senthalpie wird in Form von elektrischer Energie und Abwarme frei. Die Einheit aus 
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Membran und Elektroden, einschliedlich der jeweiligen Katalysatorschichten, wird als 
Membran-Elektroden-Einheit (im folgenden MEA - Membrane Electrode Assembly ) 
bezeichnet. Ob zu den Elektroden Anteile der Gasdiffussionsschicht hinzuzurechnen 
sind oder ob nur der Katalysator die Elektroden bildet, ist in der Literatur nicht einheit- 
lich geregelt. Im folgenden wird bei einer fur das Verstandnis notwendigen Unterschei- 
dung gesondert darauf hingewiesen. 

Ein wesentliches Problem bei der Konstruktion von Brennstoffzellenstacks ist die dau- 
erhafte Abdichtung des Anodenraums. Aufgrund der hohen Reaktionsfreudigkeit von 
Wasserstoff ist dies neben guter Energieausnutzung auch aus Sicherheitsgrunden not- 
wendig. Wird Luft oder Sauerstoff mit wesentlichem Uberdruck verwendet, so muG. 
auch der Kathodenraum abgedichtet werden. 

Ein Verfahren, die Gasraume von PEM - Brennstoffzellen abzudichten, besteht in der 
Fertigung von Dichtungen aus Eiastomermaterialien und dem Anordnen dieser Dich- 
tungen zwischen der Polymerelektrolytmembran und den Bipolarplatten, die aus gas- 
dichtem Graphitmaterialien hergestellt sind. Dabei wird die Dichtung in, auf komplizierte 
Art und Weise hergestellte, Schlitze eingelegt, die eigens dafur in einem Kohlefaserpa- 
pier, das als Gasdiffussionsschicht dient, vorgesehen sind. Eine solche Anwendung 
findet sich beispielsweise in der US - PS 5,284,718. 

Die Dichtung kann auch aus einer in der Bipolarplatte integrierten Erhebung, die durch 
einen Pragevorgang hergestellt ist, gebildet werden. Die Bipolarplatten mussen dann 
aber aus einem elastischem, plastisch verformbaren und gasdichten Material, z.B. aus 
Graphitfolien hergestellt sein. Auch hier benotigt die Dichtung erheblichen Druck fur die 
Ausbildung der Dichtwirkung, der von den Spannplatten ausgeubt werden mull. Ein 
derartiges Verfahren zeigt z.B. DE - OS 195 42 475 A1. 

Ein weiteres Abdichtungsverfahren stellt DE - PS 44 42 285 C1 vor, in dem die negative 
Polplatte, die Membran, die positive Polplatte und zwei Dichtungen am Rand durch ein 
Rahmenelement gasdicht und elektrisch isolierend miteinander verklemmt werden. Das 
aus Metall bestehende Rahmenelement kann Teil einer Polplatte sein und besitzt einen 
U-Profil-Querschnitt. Durch Aufweitung dieses U - Profits bei der Montage entsteht der 
AnpreG-druck. 
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Auch ist es moglich, wie EP - PS 0 690 519 A1 zeigt, eine Einheit aus einer Flachen- 
dichtung und der lonenaustauschermembran herzustellen. Die aus porosem Polyte- 
traflourethylen bestehende Dichtung ist auf beiden Seiten der Membran angebracht 
und umgibt den mit Kataiysator beschichteten Teil der Membran als eine Art Rahmen. 

Alle bisher bekannten Abdichtungsverfahren weisen foigende Nachteile auf: 
Bei Verwendung von Elastomerdichtungen werden haufig dunne Membranen durch die 
Langenanderung des Elastomers (z.B. Silikon ) beim Zusammenspannen zerrissen. 
Aufgrund der unterschiedlichen, verwendeten Materialien bei Bipolarplatten und Dich- 
tung besteht auch die Gefahr, daB es bei Inbetriebnahme zu Undichtigkeiten kommt, da 
sich bei Erwarmung die verschiedenen Materialien unterschiedlich ausdehnen. 
Viele andere Dichtungssystemen benotigen am Dichtrand erheblichen AnpreBdruck, 
urn die notwendige Dichtwirkung zu erreichen. Dies hat zur Folge, daB die Spannplat- 
ten groBer dimensioniert werden mussen und somit den gesamten Stack schwerer ma- 
chen, was nachteilig fur die mobile Anwendung ist. Bei Verwendung von Klemmele- 
menten am Rahmen entsteht zusatzliches Gewicht durch relativ dickwandige Metalltei- 
le. 

Die Abstimmung zwischen der Dicke der Elektroden und der Bipolarplatten und der 
Dicke der Dichtung ist auBerst schwierig, da beide, Elektroden und Dichtung, geeigne- 
ten AnpreBdruck benotigen, aber unterschiedliche Elastizitaten aufweisen. Die tollerier- 
baren Dickenabweichungen sind sehr klein. Diese Anforderung fuhrt zu aufwendigen 
Herstellungsverfahren, die sehr kostenintensiv sind. 

Bei alien bekannten Verfahren gibt es nach Zusammenbau einen kleinen Spalt zwi- 
schen Elektrode und Membran, denn die Dichtung muli groBer als die Elektrode aus- 
geschnitten werden. Daraus folgt eine erhohte Gefahr von RiBbildung in der Membran, 
besonders bei stark quellenden und sehr diinnen Membranen wie z.B. bei Membranen 
aus sulfoniertem Polyetherketon. 

Nachteilig ist bei den meisten Systemen ferner, daB die Dichtigkeit erst beim Zusam- 
menbau der einzelnen Brennstoffzellen zu einem Stack gepruft werden kann. Die Or- 
tung von Undichtigkeiten ist somit nur im kompletten Stack moglich, nicht in den einzel- 
nen Zellen. Zur Qualitatssicherung bedarf es dadurch der Konzeption aufwendiger 
Verfahren. 
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Mit der voriiegenden Erfindung konnen alle oben aufgefuhrten Nachteile vermieden 
werden. 

Aufgabe der Erfindung ist es, einen gasdichten Verbund aus MEA und der Wasser- 
stoffseite einer Bipolarplatte bereitzustellen. 

Weiterhin ist es Aufgabe der Erfindung, ein einfaches, kostengunstiges Verfahren zur 
Hersteliung eines derartigen Verbundes aufzuzeigen. 

Zusatziich ist es Aufgabe der Erfindung, einen vollstandigen Brennstoffzellenstapel aus 
erfindungsgemaaen Einheiten von MEA's und Bipolarplatten darzulegen, der Gas- 
durchfuhrungen durch die Bipolarplatte und auch einen abgedichteten Kathodenraum 
enthalt. 

Aufgabe der Erfindung ist es daruberhinaus, ein Verfahren zur Hersteliung dieses 
Brennstoffzellenstapels anzugeben. 

Eine Losung dieser Aufgaben bietet der gasdichte Verbund aus Membran-Elektroden- 
Einheit und Bipolarplatten gemaG. Anspruch (1), der Brennstoffzellenstack nach An- 
spruch (12), das Verfahren zur Hersteliung des Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach Ansprzuch (15) und das Verfahren zur Hersteliung des Brennstoffzellenstack 
nach Anspruch (26). 

Bevorzugte Weiterbildungen der Erfindung finden sich in den jeweiligen Unteranspru- 
chen. 

Der gasdichte Verbund aus Membran-Elektroden-Einheit und Bipolarplatte wird durch 
ein technisch unkompliziertes Klebeverfahren erstellt. Dies geschieht erfindungsgemafc 
dadurch, da& als Dichtmaterial ein oder mehrere aushartbare Polymere (Klebstoffe) 
verwendet werden. Um auf einfache Weise einen gasdichten Verbund aus Bipolarplatte 
und Membran herstellen zu konnen, muB der Kleber auf der Bipolarplatte und auf der 
Membran, die evtl. mit einem Katalysator versehen ist, haften. Die Wirksamtkeit der 
Edelmetallkatalysatoren und die Leitfahigkeit der Membran darf weder wahrend des 
Aushartungsvorgangs noch im ausgehartetem Zustand durch fluchtige Stoffe beein- 
trachtig werden. 

Es existieren jedoch einige, erstaunlicherweise sogar handelsubliche Klebstoffe, die 
diese Anforderungen erfullen. Bei Venwendung von Metallbipolarplatten eignen sich 
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bevorzugt Silikone als Klebedichtmasse. Sie haften gut auf nahezu alien Metallen und 
auf den gangigen perfluorierten oder nichtfluorierten. evtl. auch mit Katalysator verse- 
henen Membrantypen. Werden Graphitbipolarplatten oder Composits aus Graphit und 
Polymeren eingesetzt, so kann entweder Epoxidharz mittlerer Viskositat oder wiederum 
Silikon als Klebedichtung verwendet werden. Im letzteren Fall ist allerdings auf der Bi- 
polarplatte eine Haftverrnittlungsschicht aus einem dunnen Epoxidharzfilm auf der 
mbglichst aufgerauhten Oberflache der Bipolarplatte anzubringen. Dieser Epoxidharz- 
film kann mittels Siebdruck, Spruhverfahren oder Pinseln aufgebracht werden. Ist ein 
besonders dunner Film erwiinscht, so kann z.B. das zweikomponentige Epoxidharzpro- 
dukt Kbrapox 439 (Kommeriing GmbH) zuvor mit niederen Alkoholen z.B. Ethanol ver- 
diinnt werden. 

Fur alle Arten von Bipolarplatten eignen sich zur Verklebung besonders die Produkte 
Elastosil E 41 und E 43 (Wacker Chemie AG). Aufgrund von massiven Vergiftungser- 
scheinungen an den aktiven Zentren von Katalysator und Membran ist das Zweikom- 
ponentige Epoxidharz Stykast W19 (Grace N.V., Belgien) nicht geeignet. Die Vikositat 
des Klebers liegt zwischen 10.000 mPas und 500.000 mPas, bevorzugt zwischen 
60.000 mPas und 350.000 mPas. Eine leicht thixotrope Konsistenz kann von Vorteil 



sein. 



o Zunachst soil die Abdichtung des Wasserstoffgasraumes dargestellt werden, die bevor- 
zugt durchgefuhrt wird. Bei der Herstellung eines gasdichten Verbundes von Bipolar- 
platte und Membranelektroden - Einheit mull unterschieden werden, ob im Aufbau der 
PEM - Brennstoffzelle eine komplette MEA venwendet wird, d.h. eine Membran mit zwei 
Katalysatorschichten und mit mindestens der Anoden - Gasdiffusionsschicht oder ob es 

25 sich urn katalysierte Membranen mit aufgelegter Anoden - Gasdiffussionsschicht han- 
delt. Im folgenden wird zunachst die Vorgehensweise bei Auswahl einer katalysierten 
Membranen mit nur aufgelegter Anoden - Gasdiffusionsschicht beschrieben. Die dabei 
gemachten Angaben zur Breite des Dichtrandes, zur Dicke der Gasdiffussionsschicht 
und zur Oberlappung zwischen Gasdiffussionsschicht und Bipolarplatte gelten bevor- 

30 zugt fur alle, noch darzustellenden Klebeverfahren. 

Bevorzugt verwendet man, wie in Fig. 1 dargestellt, eine Bipolarplatte (1) mit Gas- 
durchfuhrungsbohrungen fur das Reduktionsmittel Wasserstoff (2a) und evtl. das Oxi- 
dationsmitte! Sauerstoff oder Luft (2b), mit Gasverteilungsstruktur z.B. einer Kanal- 
struktur (3) und umlaufendem, nicht strukturierten Dichtrand, dessen Breite zwischen 
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0.1 mm und 10 mm, bevorzugt zwischen 1 mm und 5 mm, besonders bevorzugt zwi- 
schen 2 mm und 3 mm liegt. Bevorzugt, aber nicht notwendig, liegen die Erhebungen 
der Kanalstruktur auf derselben Ebene wie der Dichtrand. Die zu verwendende Gas- 
diffussiosschicht (4) mit typischer Dicke zwischen 0.1 mm und 0.5 mm wird auf die Bi- 

5 polarplatte positioniert und mit einer Haltevorrichtung fixiert. Besonders vorteiihaft kann 
die Positionierung mit Hilfe von Stiften in den Gasdurchfuhrungen durch Bipolarplatte 
und Gasdiffussionsschicht erfolgen. Die Gasdiffusssionschicht muft dazu an den der 
Bipolarplatte entsprechenden Stellen Aussparungen aufweisen. Bevorzugt wird eine 
Gasdiffussionsschicht verwendet, die etwas gro&er ist als der mit Kanalstruktur verse- 

io hene Bereich der Bipolarplatte. Die Uberlappung zwischen Gasdiffussionsschicht und 
Bipolarplatte (5) liegt zwischen 0.1 mm und 5 mm, bevorzugt zwischen 0.3 mm und 0.8 
mm. Nach Auswahl eines geeigneten Klebers zur Abdichtung des Wasserstoffraums 
(6) wird, wie in Fig. 2 dargestellt, eine Kleberaupe (7), die bevorzugt hoher ist als die 
Gasdiffusionsschicht des Wasserstoffraums (4a) auf den Teil der Bipolarplatte aufge- 

15 tragen, dessen Oberflache mit der Anode in Kontakt steht (1a) und deren Gasvertei- 
lungsstruktur fur Sauerstoff oder Luft (3a) hier nur angedeutet ist. Das Volumen des 
aufgebrachten Klebers wird bevorzugt so bemessen, daS der Spalt zwischen der Ober- 
flache der Gasdiffussionschicht und dem Dichtrand vollstandig gefullt wird. Die Kle- 
beraupe wird mit geeigneten Dosiervorrichtungen dergestallt aufgebracht, daG> sie die 

20 Oberflache der Gasdiffussionsschicht uberragt und am Dichtrand so positioniert, dal3> 
sie die Gasdiffussionsschicht gerade eben beruhrt oder knapp vor dieser endet. Durch 
Auflegen der katalysierten Membran (8) wird die Dichtraupe dann so deformiert, daft 
sie den gesamten Spalt zwischen Bipolarplatte und Membranunterseite fullt und der 
Kleber zumindest bis an die Stirnflachen der Gasdiffussionsschicht reicht und bevor- 

25 zugt sogar uber Distanzen von < 1 mm in die Gasdiffussionsschicht eindringt. Die so 
aufgelegte Membran kann eben auf der Gasdiffussionsschicht liegen oder im Bereich 
der Dichtraupe sogar leicht erhoht sein. 

Urn die dunne, katalysierte Membran auf die Bipolarplatte mit Gasdiffusionsschicht und 
Kleberaupe eben aufzulegen, bedient man sich zweckmaRigerweise ebenfalls einer 
30 Hilfskonstruktion, namlich eines beweglichen Vakuumspanntisches. Dieser kann ahn- 
lich einer Bipolarplatte aus einem Kanalsystem bestehen, das durch ein poroses Kohl- 
faserpapier abgedeckt ist. Durch Erzeugung eines Unterdrucks in diesem Kanalsystem 
kann eine Membran eben aufgespannt und zusammen mit dem Vakuumspanntisch auf 
die Bipolarplatte mit Gasdiffussionsschicht und Kleberaupe aufgesetzt werden. Bevor- 



WO 00/02279 PCT/DE99/01890 



zugt enthalt auch die Membran und evtl. der Vakuumspanntisch an denselben Positio- 
ner! wie die Bipolarplatte Bohrungen, die spater zur Gasdurchfuhrung durch die einzel- 
nen Zellen eines Stacks dienen. 

AnschlieSend muB der Kleber je nach Art seiner Zusammensetzung unter den entspre- 
5 chenden Bedingungen, beispielsweise bei leichter Temperaturerhdhung oder bei 
Raumtemperatur, ausgehartet werden. 

Nun ist es mbglich, den so hergestellten Verbund aus Bipolarplatte und Membran auf 
seine Dichtigkeit zu prufen und bei Bedarf auch eine Funktionsprufung dieser einzelnen 
Brennstoffzelle vorzunehmen. Die Funktionsprufung erfolgt bevorzugt dadurch, dali der 
10 Verbund aus Bipolarplatte und MEA mit einer geeigneten Luftfuhrungsstruktur aus Gra- 
phit zusammengespannt wird und die somit vollstandige Einzelzelle zumindest mit Luft 
nahe dem Umgebungsdruck betrieben werden kann. 

Falls eine Membran, auf der die Gasdiffussionsschichten haften, verwendet werden 
is soil, existiert ebenfalls eine Moglichkeit der Abdichtung des Wasserstoffgasraums zwi- 
schen Bipolarplatte und MEA. Die MEA muft dazu einen freien, d.h. nicht von der Gas- 
diffusionsschicht bedeckten Rand aufweisen. Die Kleberaupe wird dann nicht auf die 
Bipolarplatte, sondern bevorzugt direkt auf die MEA, die vorteilhaft auf einem geeigne- 
ten Vakuumspanntisch aufgespannt ist, aufgetragen. Die so vorbereitete MEA kann 
20 dann zusammen mit dem Vakuumspanntisch auf die Bipolarplatte aufgesetzt werden. 

Wie in Fig. 3 dargestellt ist, konnen Gasdurchfuhrungen fur das Oxidationsmittel Sau- 
erstoff oder Luft (2b) durch den Teil der Bipolarplatte, dessen Oberflache mit der Anode 
in Kontakt steht (1a) analog, wie fur die beiden Arten von MEA bereits beschrieben, 
25 gegen den Wasserstoffraum (6) gedichtet werden. 

Urn aus mehreren erfindungsgema&en Einheiten aus Bipolarplatte und MEA einen 
Brennstoffzellenstack herzustellen, der auch mit Sauerstoff oder Luft unter Oberdurck 
betrieben werden kann, konnen diese Einheiten miteinander luft- und wasserstoffdicht 
30 analog dem obigen, erfindungsgema&en Verfahren folgenderma&en (vgl Fig 4 und Fig. 
5) verklebt werden: 

Bevorzugt wird zunachst ein Verbund aus Bipolarplatte und MEA einschlie&lich katho- 
denseitiger Gasdiffussionsschicht (4b), die am Rand und urn die Wasserstoffdurchfiih- 
rung Membranflache fur eine Kleberaupe freilaBt, bereitgestellt. Eine Kleberaupe (7) 
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wird, wie oben beschrieben, bevorzugt am Umfang der Membran Fig. 4) und um die 
Wasserstoffdurchfuhrungen (Fig. 5) aufgebracht. Eine weitere Einheit aus Bipolarplatte 
und MEA wird mit dem Teil der Bipolarplatte, dessen Oberfiache mit der Kathoden in 
Kontakt steht (1b), auf die Kleberaupe aufgesetzt Der Kleber wird anschliefcend unter 
5 geeigneten Bedingungen ausgehartet. Die Kleberaupe am Umfang der Membran dich- 
tet die evtl. unter Uberdruck stehende Luft gegen den AuSenraum ab t wahrend die Kle- 
beraupe um die Wasserstoffdurchfuhrung verhindert, daG> Wasserstoff in den Katho- 
denraum eindringt. 

in Bei Betrieb mit Luft nahe dem Umgebungsdruck kann auf die, in Fig. 4 dargestellte Ab- 
dichtung am auSeren Umfang des Luftraumes verzichtet werden. 

Falls Durchfuhrungsbohrungen fur Kuhlmedien oder Spannelemente vorgesehen sind, 
konnen diese gegen Anoden- und Kathodenraum nach Mafigabe von Fig. 3 und zu- 
15 gleich Fig. 5 abgedichtet werden. 

Die Vorteile des erfindungsgemaSen Klebeverfahrens liegen in der Vermeidung von 
Spalten zwischen Dichtung und Gasdiffussionsschichten. Weiterhin bedarf es keines 
groften Anprelidrucks, da dieser durch die Adhaisionskrafte der Klebung ersetzt wird. 
20 Weder Dichtung noch Elektroden mussen mit geringen Malitoleranzen gefertigt, auch 
der Querschnitt der Gaszufuhrungen kann beliebig gewahlt werden. Dichtetests und 
zumindest Funktionstest mit Luft unter Umgebungsdruck sind fur die Einzelzellen mog- 
lich. Es entsteht nahezu kein zusatzliches Gewicht durch die Klebedichtung. Eine ko- 
stengunstige, industrielle Fertigung ist somit mogiich. 

25 



PCT/DE99/01890 



30 



BNSDOCID: <WO 0002279A2_I_> 



WO 00/02279 



9 



PCT/DE99/01890 





BEZUGSZEICHENLISTE 


(1) 


Bipolarplatte 


(1a) 


Teil der Bipolaplatte, dessen Oberflache mit der Anode in Beruhrung stent 


(1b) 


Teil der Bipolaplatte, dessen Oberflache mit der Kathode in Beruhrung steht 


(2) 


Gasdurchfuhrungsbohrungen 


(2a) 


Gasdurchfuhrung fur das Reduktionsmittel Wasserstoff 


(2b) 


Gasdurchfuhrung fur das Oxidationsmittel Sauerstoff oder Luft 


(3) 


Gasverteilungsstruktur z.B. Kanalstruktur 


(3a) 


Gasverteilungsstruktur fur Wasserstoff 


(3b) 


Gasverteilungsstruktur fur Sauerstoff 


(4) 


Gasdiffussionsschicht 


(4a) 


Gasdiffussionsschicht des Wasserstoffraums 


(4b) 


Gasdiffussionsschicht des Sauerstoffraums 


(5) 


Oberlappung zwischen Gasdiffussionsschicht und Bipolarplatte 


(6) 


Wasse rstoff ra um 


(7) 


Kleberaupe 


(8) 


Membran 



20 
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ANSPRUCHE 

1 . Verbund aus Bipolarplatte und MEA 
dadurch gekennzeichnet, daR 

5 der freie, nicht von Gasdiffusionsschichten bedeckte katalysierte oder nicht katalysierte 
Membranrand einer MEA mit der Bipolarplatte gasdicht verklebt ist. 

2. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach Anspruch (1) 
dadurch gekennzeichnet, daft 

io die Wasserstoffseite der Bipolarplatte mit der Anodenseite der MEA verklebt ist 

3. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (2) 
dadurch gekennzeichnet, daB 

der Kleber in Form einer Dichtraupe aufgetragen wurde die hoher ist als die Gasdiffu- 
15 siosschicht. 

4. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach Anspruch (3) 
dadurch gekennzeichnet, daS 

das Volumen der aufgetragenen, nicht ausgeharteten Dichtraupe so bemessen wurde , 
20 dali sie genau den Klebespalt fullt. 

5. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (4) 
dadurch gekennzeichnet, da& 

das Klebematerial 0.2 mm bis 1 mm die Gasdiffussionsschicht durchdringt. 

25 

6. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (5) 
dadurch gekennzeichnet, dak 

die Kiebung mit einem aushartbaren Silikon oder einem Epoxydharz durchgefuhrt ist. 

30 7. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (6) 
dadurch gekennzeichnet, dafc 

die Bipolarplatte und/oder die Membran im Bereich des Dichtrandes mit einem Haft- 
vermittler vorbehandelt ist. 
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8. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (7) 
dadurch gekennzeichnet, daB 

die Gasdiffussionsschicht den Dichtrand der Bipolarplatte um 0.1 bis 5 mm uberiappt 

5 

9. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (8) 
dadurch gekennzeichnet, daB 

Dichtrand und Oberflache der Gasverteiiungsstruktur der Bipolarplatte auf einer Ebene 
liegen. 

io 

10. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (9) 
dadurch gekennzeichnet, daB 

zur Positionierung der MEA mit oder ohne Gasdiffussionsschichten auf die Bipolarplatte 
ein Vakuumspanntisch verwendet wurde. 

15 

11. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (10) 
dadurch gekennzeichnet, daB 

Anoden- und/oder Kathodengasdurchfuhrungen vorgesehen sind. von denen minde- 
stens eine, welche das Gas fuhrt, das nicht in den Gasraum des Verbundes eindringen 
20 soil durch Klebung abgedichtet ist. 

12. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
dadurch gekennzeichnet, daB 

der freie, nicht von Gasdiffusionsschichten bedeckte katalysierte oder nicht katalysierte 
Membranrand einer MEA mit der Bipolarplatte gasdicht verklebt wird. 



25 



30 



13. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach Anspruch (12) 

dadurch gekennzeichnet, daB 

die Wasserstoffseite der Bipolarplatte mit der Anodenseite der MEA verklebt wird. 

14. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach einem der Anspruche (12) bis (13) 

dadurch gekennzeichnet, daB 
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der Kleber in Form einer Dichtraupe aufgetragen wird, die hoher ist als die Gasdiffu- 
siosschicht. 

15. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach einem der Anspruche (12) bis (14) 

dadurch gekennzeichnet, daB 

das Voiumen der aufgetragenen, nicht ausgeharteten Dichtraupe so bemessen wird, 
daft sie genau den Klebespait fullt. 

16. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach einem der Anspruche (12) bis (15) 

dadurch gekennzeichnet, daB 

das Klebematerial 0.2 mm bis 1 mm in die Gasdiffussionsschicht eindringt. 

17. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach einem der Anspruche (12) bis (16) 

dadurch gekennzeichnet, daB 

die Klebung mit einem aushartbaren Silikon oder einem Epoxydharz durchgefuhrt wird. 

18. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach einem der Anspruche (12) bis (17) 

dadurch gekennzeichnet, daB 

die Bipolarplatte und/oder die Membran im Bereich des Dichtrandes mit einem Haft- 
vermittler vorbehandelt wird. 

19. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach einem der Anspruche (12) bis (18) 

dadurch gekennzeichnet, daB 

die Gasdiffussionsschicht den Dichtrand der Bipolarplatte urn 0.1 bis 5 mm uberiappt. 

20. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach einem der Anspruche (12) bis (19) 

dadurch gekennzeichnet, daB 
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Dichtrand und Oberflache der Gasverteilungsstruktur der Bipolarplatte auf einer Ebene 
liegen. 

21. Verfahren zur Hersteilung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
5 nach einem der Anspruche (12) bis (20) 
dadurch gekennzeichnet, daft 

zur Positionierung der MEA mit oder ohne Gasdiffussionsschichten auf die Bipolarplatte 
ein Vakuumspanntisch verwendet wird. 

io 22. Verfahren zur Hersteilung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach einem der Anspruche (12) bis (21) 
dadurch gekennzeichnet, daB 

Anoden- und/oder Kathodengasdurchfuhrungen vorgesehen sind, von denen minde- 
stens eine, welche das Gas fuhrt, das nicht in den Gasraum des Verbundes eindringen 
15 soli Zelle durch Klebung abgedichtet wird. 

23. Anwendung des Verbundes aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche 
(1) bis (1 1) in Brennstoffzellenstacks und / oder Stacks aus Elektrolysezellen. 

20 24. Anwendung nach Anspruch (23), 
dadurch gekennzeichnet ,daB 

mehrere Verbunde aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (11) 
durch Stapelung elektrisch in Serie geschaltet sind. 

25 25. Anwendung nach Anspruch (23) 
dadurch gekennzeichnet, daB 

der in den Verbunden aus Bipolarplatte und MEA noch nicht gedichtete Gasraum am 
Umfang und/oder an den entsprechenden Gasdurchfuhrungen wiederum an einer Seite 
der Bipolarplatte eines Verbundes mit der entsprechenden Seite der MEA eines zwei- 
30 ten Verbundes mittels des Verfahrens nach einem der Anspruche (12) bis (22) abge- 
dichtet wird. 



BNSDOCia <WO 000227SA2_I_> 



WO 00/02279 



1/4 



PCT/DE99/01890 




BNSDOCID: <WO 000227 9A2 J _> 



WO 00/02279 



2/4 



PCT/DE99/01890 




BNSDOCID: <WO. 



,0002279A2_1_> 



WO 00/02279 PCT/DE99/01890 

.1/4 



Fiq.4 



(4b) 



(3b) 




(1b) 



(7) 



(4a) (1a) (3b) 



(6) 



(8) 



BNSDOCID: <WO. 



0002279A2J_> 



WO 00/02279 m PCT/DE99/01890 




BMSOOCID: <WO 0002279A2_I_> 



PCT 




WELTORGANISATION FOR GEISTIGES EIGENTUM 
x \^ a Internationales Biiro j. — 

INTERNATIONALE ANMELDUNG VEROFFENTLICHT NACH DEM VERTRAG tJBER DIE 
INTERNA TIONALE ZUSAMMEN ARBEIT AUF DEM GEBIET PES PATENTWESENS (PCT) 



(51) Internationale Patentklassiftkation 7 : 

H01M 8/02 



A3 



(11) Internationale VerorTenUichungsnummer: WO 00/02279 



(43) Internationales 

Veroff entlichungsdatum : 



13. Januar 2000(13.01.00) 



(21) Internationales Aktenzeichen: PCT/DE99/01 890 

(22) Internationales Anmeldedatum: 30. Juni 1999 (30.06.99) 



(30) Prior itatsdaten: 
198 29 142.6 



30. Juni 1998 (30.06.98) 



DE 



(71) Anmelder (fur atle Bestimmungsstaaten ausser US): MAN- 

HATTAN SCIENTIFICS, INC. [US/US]; Olympic Tower, 
Suite 36F, 641 Fifth Avenue, New York, NY 10022 (US). 

(72) Erfinder; und 

(75) Erfinder/Anmelder (nur fur US): KOSCHANY, Petra 
[DE/DE]; Pfarrweg 5, D-94121 Salzweg (DE). 

(74) Anwalt: RIEDERER VON PAAR, Anton; Lederer, Keller & 
Riederer, Postfach 26 64, D-84010 Landshut (DE). 



(81) Bestimmungsstaaten: AE, AL, AM, AT, AU, A2, BA, BB, 
BG, BR, BY, CA, CH, CN, CU, CZ, DE, DK, EE, ES, Fl, 
GB, GD, GE, GH, GM, HR, HU, ID, IL, IN, IS, JP, KJE, 
KG, KP, KR, KZ, LC, LK, LR, LS, LT, LU, LV, MD, MG, 
MK, MN, MW, MX, NO, NZ, PL, PT, RO, RU, SD, SE, 
SG, SI, SK, SL, TJ, TM. TR, TT, UA, UG, US, UZ, VN, 
YU, ZA, ZW, ARIPO Patent (GH, GM, KE, LS, MW, SD, 
SL, SZ, UG, ZW), eurasisches Patent (AM, AZ, BY, KG, 
KZ, MD, RU, TJ, TM), europaisches Patent (AT, BE, CH, 
CY, DE, DK, ES, FI, FR, GB, GR, IE, IT, LU, MC, NL, 
PT, SE), OAPI Patent (BF, BJ, CF, CG, CI, CM, GA, GN, 
GW, ML, MR, NE, SN, TD, TG). 



Veroffentlicht 

Mit international em Recherchenbericht. 

(88) Veroffentlichungsdatum des internationalen Recherchen- 

berichts: 13. April 2000 (13.04.00) 



(54) Tide: GAS-PROOF ASSEMBLY COMPOSED OF A BIPOLAR PLATE AND A MEMBRANE-ELECTRODE UNIT OF 
POLYMER ELECTROLYTE MEMBRANE FUEL CELLS 

(54) Bezeichnung: GASD1CHTER VERBUND AUS B IPOL ARPL ATTE UND MEMBRAN-ELEKTRODEN-EINHEIT VON POLY- 
MERELEKTROLYTMEMBRAN-BRENNSTOFFZELLEN 



(57) Abstract 

According to known methods, gas 
chambers (6) of fuel cells are sealed by ap- 
plying pressure. A small space always re- 
mains between the electrode and the mem- 
brane. According to the inventive sealing 
method, the bipolar plate (la) and the mem- 
brane (8)- electrode (4) unit are bonded 
with a curable polymer. A gas-proof as- 
sembly is obtained by applying an adhe- 
sive bead (7) on the outer periphery of 
the gas chamber and around the inner gas 
ducts. These assemblies can be stacked and 
bonded together according to the present 
invention to form a stack of polymer elec- 
trolyte fuel cells. The inventive assemblies 
which are composed of a bipolar plate and 
a membrane— electrode unit can be used in 
polymer electrolyte fuel cells and in cor- 
responding electrolytic cells. These assem- 
blies have such a small weight that they can 
be used in mobile devices in a particularly 
advantageous manner. 



(8) 



(4a) 





(3b) 
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(57) Zusammenfassung 

Bei alien bisher bekannten Verfahren wird die Dichtigkeit der Gasraume (6) von Brennstoffzellen unter Anwendung von AnpreBdruck 
hergestellt. Es verbleibt immer ein kleiner Spalt zwischen Elektrode und Membran. Das erfindungsgemaBe Abdichtungsverfahren verklebt 
jedoch Bipolarplatte (la) und Membran (8)-Elektroden (4)-Einheit unter Verwendung eines aushartbaren Polymers. Durch Aufbringen 
einer Kleberaupe (7) auf den auBeren Umfang des Gasraumes und urn die inneren Gasdurchfuhrungen entsteht ein gasdichter Verbund. 
Bei Stapelung und erfindungsgemaBem Verkleben dieser Verbunde erhalt man einen PEM-Brennstoffzellenstack. Die erfindungsgemaBen 
Verbunde aus Bipolarplatte und ME A eignen sich fur die Anwendung in Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen und in den entsprechenden 
Elektrolysezellen. Auch konnen sie wegen ihres geringen Gewichts in der mobilen Anwendung besonders vorteilhaft eingesetzt werden. 
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